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2013 年度比で 26.0%の削減を目指す」とした草案を COP21 に先立つ 2015 年 7 月に策定し、


























































































































































































棄物系資源、生産資源に大別した場合のバイオマス資源の例 4)を表 1-1 に示す。また、我が
国におけるバイオマスの賦存量と利用量 5)を図 1-3 に示す。 
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図 1-3 我が国におけるバイオマスの賦存量と利用量 5) 
 
1-1-3 バイオマスからのエネルギー回収の現状 
FIT に認定されたバイオマス発電容量の推移 8)を図 1-4 に示す。2016 年度以降のバイオマ
ス発電の FIT 認定容量は、エネルギーミックスで想定される 2030 年度のバイオマス発電導
入水準（602～728 万 kW）を既に超えている。特に一般木材などを利用したバイオマス発電
の認定容量が急増しており、2016 年度以降にはバイオマス発電の認定容量のうち約 9 割を
占めている。導入容量（実際に売電された容量）においても、やはり一般木材などを利用し
た発電の占める割合が大きい。一般木材などを利用したバイオマス発電の容量別認定件数 9)




は、経済性を確保するために 5,000kW 以上の規模が主流となる。一方で、5,000kW 級の木




2015 年度には未利用木材を使用した 2,000kW 未満の発電を対象に FIT 制度における買取価






    
図 1-4 バイオマス発電の FIT 認定容量と導入容量（バイオマス比率考慮） 
（資源エネルギー庁公表データ 8）をもとに作図） 




図 1-5 2018 年 8 月までの一般木材等バイオマス発電の規模別 FIT 認定件数 
（第 43 回調達価格等算定委員会資料 9）をもとに作図） 
 
 
表 1-2 バイオマス発電の FIT 制度における買取価格の推移 10) 
 




































































2,000kW未満 2,000kW以上 20,000kW未満 20,000kW以上
2012年度 39円+税 13円+税 17円+税
2013年度 39円+税 13円+税 17円+税
2014年度 39円+税 13円+税 17円+税
2015年度 39円+税 40円+税 32円+税 13円+税 17円+税
2016年度 39円+税 40円+税 32円+税 13円+税 17円+税








































燃焼： C + O2 → CO2 -393.8kJ/mol (1-2) 
部分酸化： H2 + 1/2O2 → H2O(g) -242.0kJ/mol (1-3) 
 C + 1/2O2 → CO -110.6kJ/mol (1-4) 
発生炉ガス化： C + CO2 → 2CO +172.6kJ/mol (1-5) 
水性ガス化： C + H2O(g) → CO + H2 +131.4kJ/mol (1-6) 
水素化： C + 2H2 → CH4 -74.9kJ/mol (1-7) 
水性ガスシフト反応： CO + H2O(g) ↔ CO2 + H2 -41.2kJ/mol (1-8) 
メタン化： CO + 3H2 → CH4 + H2O(g) -206.3kJ/mol (1-9) 



























 ガス化の方式は炉の形式や運転条件によって分類される。表 1-3 にガス化方法の分類を示
す。また、一般的なガス化炉の形式として、固定床と流動層（流動床と同義）の概略図とそ























































































































































































































果を鑑み、ER は 0.4（流動層 ER：0.3、二次空気 ER：0.1）が適切であるとしている。Robinson




























表 1-4 バイオマスの流動層ガス化の既往研究事例 
 
 ※「温度」は基本的に流動層温度を記載している。ただし、(FB)と記載しているものはフリーボード温度を示している。 
 ※「ガス発熱量」は基本的に低位発熱量を記載している。ただし、(H)と記載しているものは高位発熱量を示している。  
原料 原料供給量 流動媒体 ガス化剤 ER 温度 ガス発熱量 タール濃度
































































 熱分解：  pCnHm (tar) → qCxHy (smaller tar) + rH2 (1-11) 
 水蒸気改質：  CnHm (tar) + nH2O → (n + m/2)H2 +nCO (1-12) 
 ドライリフォーミング： CnHm (tar) + nCO2 → (m/2)H2 +2nCO (1-13) 

















































表 1-5 タール分解触媒の分類と特徴（文献 55）をもとに作成） 
 





























































































































は水性ガスシフト反応と水性ガス化反応であることが報告されている 65)。一方で、Fe は Ni
に比べて還元されにくく、そのため Ni に比べ Fe は触媒効果が低いことも指摘されている。 
Ni は、ナフサや天然ガスなどの水蒸気改質による H2製造の分野で触媒として用いられて








その他、様々な物質を Ni 触媒の担体とする研究も精力的に行われている。オリビンに Ni
を担持した触媒を用いた研究では、タール濃度が 75%以上低減し、H2濃度が 8%以上向上し
たなどの報告がなされている 70)。バイオマスチャーに Ni を担持し、タール改質効果を調査




ばれる直径 2～50nm の細孔を保有する多孔体であり、高比表面積かつ規則的構造を持つ 76)。
木質バイオマスおよび RPF のガス化ガスに NiO/SBA-15 を適用した実験の結果、NiO 担持
量 20wt-%の触媒を使用した際に優れた水素生成効果がみられたこと、NiO 担持量 40wt-%の










ることが知られている 78)。その他、富重らは Ni 触媒に酸化セリウム（CeO2）を添加するこ










































第 1 章では、研究の背景、既往の研究、本研究の目的を記した。 
第 2 章では、流動層による木質バイオマス空気ガス化の特性を把握すること、および木質
バイオマスの空気流動層ガス化－ガスエンジン発電プロセスの実現可能性を検討すること
を目的とし、数十 kg/h クラスのパイロット試験炉および約 200t/day の実稼働プラントにて
木質バイオマスのガス化による生成物を測定した。 
第 3 章では、既往研究にてガス化プロセスへの適用が検討されている NiO/SBA-15 触媒の
ガス改質およびタール分解性能を把握することを目的とし、バッチ式の電気管状炉にて木
質バイオマスのガス化・触媒改質実験を行い、ガス化剤の違いによる影響を調査した。 
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 実験で使用した流動層ガス化試験炉（パイロット試験炉）の概略フローを図 2-1 に示す。




















































9.3MJ/kg-wet である。ER（Equivalence Ratio）はここでは流動層空気比と同義であり、 
 
ER = 
流動化空気流量 [ m3N h⁄ ]
理論空気量 [m3N kg⁄ ] × 原料供給量 [ kg h⁄ ]
                                (2-1) 
 
で定義される。本実験では、ER は 0.28、0.38、0.44 の 3 条件とし、流動化空気の予熱ある










写真 2-2 ホワイトペレット 
 
 








Higher heating value MJ/kg-dry 20.57 C %-dry 51.40
Lower heating value MJ/kg-dry 19.14 H %-dry 6.31
Moisture % 7.7 N %-dry 0.06
Volatile %-dry 84.9 O %-dry 41.93
Fixed carbon %-dry 14.8 S %-dry < 0.01
Ash %-dry 0.3 Cl %-dry < 0.01
Proximate analysis Ultimate analysis
Run 1 Run 2 Run 3 Run 4 Run 5 Run 6 Run 7 Run 8
ER - 0.38 0.28 0.38 0.28 0.44 0.44 0.38 0.38
Feeding rate
   Biomass kg/h 17.6 26.4 17.6 26.4 17.6 17.6 17.6 17.6
   Water kg/h 12.1 18.2 12.1 18.2 12.1 12.1 12.1 12.1
   Fluidizing air m
3















30 分ごとに、1 条件につき計 8 回行った。ガスは氷冷したインピンジャー内の 2-プロパノ
ール（50mL×3 本）に通過させてタール、ダストおよび水分を除去した後、ガスバッグに捕
集した。1 回のサンプリングにつき、1L のガスバッグ 2 枚にガスを捕集した。すなわち、ガ
ス化実験 1 条件につき、8 回×2 枚 = 16 のガスサンプルを得た。採取したガスは速やかに
GC-TCD（Agilent 製 490 Micro GC）を用い、Molsieve5A（Ar キャリア）カラムで H2、O2、





たインピンジャー6 本で構成される。インピンジャーの最初の 4 本はドライアイスを入れた








ールおよびチャーのサンプリングは、ガス化実験 1 条件につき 2 回行った。 
ガス中水分測定は、タール、チャーと同じ採取位置にて、タール、チャー測定の直前に実
施した。水分測定も、タール、チャー採取と同じく 1 条件につき 2 回実施した。測定方法は

























































































Moisture         Tar Moisture             Tar Shutdown
Fluidized bed
Incinerator inlet
Run 3 (ER=0.38, Preheating)






















Moisture             Tar Moisture             Tar Shutdown
Fluidized bed
Incinerator inlet
Run 4 (ER=0.28, Preheating)






















































Moisture Tar Moisture     Tar Shutdown
Fluidized bed
Incinerator inlet
Run 6 (ER=0.44, Cooling tube)






















Moisture         Tar Moisture        Tar Shutdown
Fluidized bed
Incinerator inlet
Run 7 (ER=0.44, Cooling tube)































GC-TCD によるガス測定結果と流動層温度の関係を図 2-3、2-4 にまとめる。図 2-3 から、
ER が同じ場合、流動層温度が上昇するに従い可燃ガス濃度も上昇する傾向がみられた。一
方、CO2については、流動層温度の影響はほとんど見られず、ER が同じ場合はほぼ一定の







図 2-3 ガス濃度と流動層温度の関係（●：CO2、▲：CO、◆：H2、■：CH4） 
 
 










































































 × Yi  22.4⁄
Ff,daf
 × 1000            (2-2) 
 




QG = Qair × YN2,air / YN2    (2-3) 
 
ここで、Qair：全供給空気量 [m3N/h]、YN2,air：空気中の N2モル分率[mol/mol(dry)]、YN2：発
生ガス中の N2 モル分率 [mol/mol(dry)]である。供給空気には流動化空気の他、リーク空気
（1 m3N/h）を考慮した。なお、原料中にも窒素分が含まれているが、微量であるためここで
は考慮していない。 
算出した発生ガス収量を図 2-5、2-6 に示す。ガス収量で見た場合も、H2 収量は ER の上
昇に伴って若干ながら減少した。しかし、CO2についてはERの増加とともに収量が増加し、
またその他のガスについては ER の影響をほとんど受けなかった。ER の増加に伴い CO2が
増加し、一方で CO や炭化水素ガスは変わらないことから、流動化空気として流動層内に供
給した空気中の O2の大部分は流動層内のチャーと積極的に反応すると予想される。また、













































便覧 18)に記載されている各ガスの低位発熱量から算出した。図 2-7 から、ガス発熱量は流動
層温度の上昇に伴い増加するものの、ER が高くなることで著しく低下することが分かる。
























































図 2-7 発生ガスの低位発熱量と流動層温度の関係 
 
 





る。タール、チャー、水分の測定は、図 2-2 に示すように各条件につき 2 回ずつ行っている。
表 2-3 には 1 回目（1st）と 2 回目（2nd）の結果をそれぞれ示した。表 2-3 に記載した流動
層温度は、水分測定開始時からタール測定終了時の間での平均値とした。チャーについては、
等速吸引が難しく測定精度が低い可能性が懸念されたため、炭素収支が合うように計算か









































































1st 2nd 1st 2nd 1st 2nd 1st 2nd 1st 2nd 1st 2nd 1st 2nd 1st 2nd
ER - 0.38 0.38 0.28 0.28 0.38 0.38 0.28 0.28 0.44 0.44 0.44 0.44 0.38 0.38 0.38 0.38
Bed temperature ℃ 725 717 622 638 775 778 676 697 780 792 725 736 696 697 729 740
Tar
   Concentration g/Nm
3 14.6 10.8 94.1 77.5 9.4 7.8 56.3 32.8 5.8 5.8 9.7 9.3 28.4 27.0 13.9 12.3
   Yield (daf base) g/kg-feed 40 30 180 151 27 22 114 68 18 18 29 29 76 73 38 34
   C % 77.8 79.2 67.9 68.3 80.4 82.8 72.1 74.7 86.3 87.1 82.8 82.6 73.6 73.9 81.7 83.5
   H % 6.1 6.6 7.0 7.2 6.3 6.2 6.9 6.7 6.0 6.0 6.4 6.7 7.0 6.8 6.5 6.6
   N % 0.93 1.00 0.23 0.21 0.84 1.31 0.31 0.37 1.17 1.10 0.90 1.06 0.39 0.37 0.86 0.81
   O % 14.1 7.4 24.7 24.3 11.5 9.6 19.7 18.2 5.6 5.8 9.9 9.6 19.0 18.3 10.9 9.1
   HHV MJ/kg 33.83 - 29.19 - 35.16 - 30.54 - 36.84 - 34.70 - 31.50 - 34.17 -
Char
   Concentration
     Measurement g/Nm
3 - - - - - - - - - - - - 18.9 19.7 18.7 19.8
     Calculation* g/Nm
3 23.9 - 88.0 - 16.1 - 86.4 - 13.9 - 34.3 - 39.8 42.0 38.6 28.7
   Yield (daf base)
     Measurement g/kg-feed - - - - - - - - - - - - 50 53 51 55
     Calculation* g/kg-feed 66 - 168 - 47 - 175 - 43 - 104 - 106 113 104 79
   C % 85.29 - 77.83 - 80.89 - 70.28 - 75.67 - 70.97 - 78.3 78.3 77.4 77.6
   H % 1.66 - 2.06 - 1.59 - 1.62 - 1.62 - 1.55 - 1.3 1.4 1.0 1.2
   N % 0.29 - 0.35 - 0.27 - 0.23 - 0.27 - 0.24 - 0.32 0.34 0.27 0.29
   O % 5.16 - 10.56 - 8.55 - 14.07 - 6.84 - 8.84 - 7.78 10.06 2.43 5.21
   Ash % 7.6 - 9.2 - 8.7 - 13.8 - 15.6 - 18.4 - 12.3 9.9 18.9 15.7
   HHV MJ/kg 29.11 - 28.94 - 30.26 - 27.68 - 27.07 - 26.6 - - - - -
Gas moisture % 31.4 32.6 39.5 40.8 21.9 19.5 44.3 32.8 39.6 28.8 38.6 39.2 40.1 42.8 40.0 39.5
Run 5 Run 6 Run 7 Run 8Run 1 Run 2 Run 3 Run 4
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タール濃度の測定結果を図 2-9 に、原料 1kg(daf)あたりのタール収量を図 2-10 に示す。タ
ール濃度は流動層温度 600～700℃間で温度の上昇に伴い急激に減少した。しかしながら、
流動層温度 700℃以上ではタール濃度の減少率が下がり、概ね 10g/m3N前後となった。ター
ルが著しく減少した ER=0.28、流動層温度 600～700℃の範囲においては、CO2よりも CO や
CH4など可燃ガスの収量が温度上昇に伴い増加していることが図 2-5 から確認できる。従っ
て、流動層温度の上昇により低減したタール分は CO2ではなく CO や CH4などの可燃ガス

















































図 2-10 原料 1kg(daf)あたりのタール収量と流動層温度の関係 
 
 


































































































Hf,wet × Ff,wet  +qf,wet  +qair
 × 100                                                   (2-5) 
 




Run 1～6（全て 1 回目（1st）の測定データを使用）のエネルギー変換率を図 2-14 に、各
生成物のエネルギー変換率と流動層温度との関係を図 2-15 にそれぞれ示す。本実験の運転
範囲において、タール、チャーも含めたトータルのエネルギー変換率は 70～80%であった。
ガスへのエネルギー変換率がもっとも高くなった Run 3 においては、ガスへのエネルギー
変換率が 59%、タール、チャーがそれぞれ 5%、8%で、損失は 28%であった。図 2-15(a)か
ら、ガスへのエネルギー変換率は流動層温度とともに増加する傾向がみられた。一方、損失


















































































Gas Tar Char Loss













































































































































































Sensible heat (gas) Sensible heat (tar)
Sensible heat (char) Heat loss through a wall




















中のタール回収および水分除去のため、吸引したガスは 2-プロパノール 50mL を入れたイ
ンピンジャー６本に通過させた。インピンジャー6 本のうち、最初の 4 本は常温とし、残り
の 2 本は氷と塩の混合物によって氷点下に冷却した。なお、ガスサンプリング開始前に、バ




















ガス吸引中、20 分に 1 回（計 5 回）ガスメータの後ろに設置した三方コックから 1L 容量







































写真 2-3 ガスサンプリングの様子 
 
  





















日の流動層温度とガス化炉出口温度、ボイラ出口の O2濃度のトレンドを図 2-19 に示す。温
度および O2 濃度のおおよその測定位置は図 2-17 に記載している。温度、O2 濃度ともサン
プリング中は安定しており、サンプリング中の流動層温度の平均は 1 回目（1st-sampling）
が 695℃、2 回目（2nd-sampling）が 697℃と同程度の結果となった。パイロット試験炉と異
なり、流動層温度よりも、下流側のガス化炉出口温度の方が 50℃程度高い。これは、パー
ジ空気や原料供給口からのリーク空気によってガス中の可燃成分の一部が燃焼するためで





    Higher heating value MJ/kg-dry 20.3 20.4
    Lower heating value MJ/kg-dry 18.9 19.0
    Moisture % 47.2 47.2
    Volatile %-dry 78.9 79.5
    Fixed carbon %-dry 18.7 18.8
    Ash %-dry 2.4 1.7
Ultimate analysis
    C %-dry 50.42 50.49
    H %-dry 6.10 6.26
    N %-dry 0.18 0.13
    O %-dry 40.89 41.40
    S %-dry 0.01 0.01























































































Fuel feeding rate* kg/h 11,906 9,356







Boiler O2 concentration %-wet 2.7 2.7
Temperature
　　Fluidized bed ℃ 695 697
　　Gasifier outlet ℃ 743 744
ER (Air ratio)
　　Fluidized bed - 0.37 0.37
　　Gasifier outlet - 0.44 0.44
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図 2-20 ガス濃度の測定結果、(a) 1st sampling、(b) 2nd sampling 
 
 






















































    H2 %-dry 4.96 4.93
    O2 %-dry 0.34 0.35
    N2 %-dry 65.46 66.51
    CH4 %-dry 2.52 2.43
    CO %-dry 7.77 7.44
    CO2 %-dry 16.34 16.57
    CnHm %-dry 0.89 0.88
Gas lower heating value MJ/m
3
N 2.95 2.87
Cold gas efficiency % 45.4 41.2
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タール、チャー、ガス中水分の分析結果を表 2-7～2-9 にそれぞれ示す。また、表 2-10 と
図 2-21 に物質収支をまとめる。ここで、チャー量については炭素の収支が合うよう（表 2-







表 2-7 タールの分析結果 
 
 









    C %-dry 71.35 70.76
    H %-dry 8.11 8.32
    N %-dry 1.16 1.00




Yield g/kg-feed(daf) 9 10
Ultimate analysis
    C %-dry 57.82 72.86 66.54 87.53
    H %-dry 1.75 2.21 1.94 2.55
    N %-dry 0.14 0.18 0.19 0.25
Ash %-dry 33.1 15.7 33.5 12.5
Higher heating value MJ/kg 20.83 26.25 24.22 31.86
Concentration g/m
3
N - 60.4 - 54.1











Gas moisture vol%-wet 39.6 38.0














Fuel Air Total Gas Char Tar Moisture Total (OUT / IN)
kg/h kg/h kg/h kg/h kg/h kg/h kg/h kg/h %
C 3,041 0 3,041 2,327 672 39 0 3,038 100
H 1,021 0 1,021 161 20 4 894 1,081 106
N 11 12,503 12,514 12,503 2 1 0 12,505 100
O 7,688 3,798 11,486 4,490 84 10 7,154 11,738 102
Ash 145 0 145 0 145 0 0 145 100
Total 11,905 16,301 28,207 19,481 922 55 8,048 28,506 101
IN OUT
Yield
Fuel Air Total Gas Char Tar Moisture Total (OUT / IN)
kg/h kg/h kg/h kg/h kg/h kg/h kg/h kg/h %
C 2,951 0 2,951 2,217 694 39 0 2,951 100
H 756 0 756 152 20 5 802 979 129
N 8 12,191 12,198 12,191 2 1 0 12,193 100
O 5,541 3,703 9,244 4,323 0 11 6,415 10,748 116
Ash 99 0 99 0 99 0 0 99 100
Total 9,355 15,894 25,249 18,883 816 55 7,216 26,970 107
IN OUT
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で、実プラントでの測定結果については 1st-sampling と 2nd-sampling でほとんど同じ運転条
件、測定結果であったため、物質収支などからより正確なデータが取得できたと思われる
1st-sampling のデータのみを使用した。 




した。実プラントの ER は表 2-5 に示した通り、流動層にて 0.37、測定位置（ガス化炉出口）
にて 0.44 であった。図 2-24、2-25 から分かるように、実プラントの方がパイロット試験炉
に比べほとんどの発生ガスの収量が高い結果となった。ただし、実プラントのガス化温度を

















































































































































































































図 2-26 にガス発熱量の比較結果を示す。2-2-3 項で述べた通り、ER が高くなるほど発生
ガスが N2で希釈されるためにガス発熱量が低下する。実プラントのガス採取位置における
ER は 0.44 であり、パイロット試験炉の同 ER での結果と比較すると、実プラントの方がガ
スの発熱量が若干高い。ただし、ガス化炉出口温度を実プラントのガス化温度と考えた場合











ス化二次空気」と記述する。Narváez らは、ガス化炉に供給する空気のうち 1/7 をガス化二
次空気としてフリーボードに供給した場合、すべて流動化空気として供給した場合に比べ

















図 2-26 ガス発熱量の比較 
 
 





















































































図 2-28 タール収量の比較 
 
 





こで、エネルギー変換率を求める際、タールの発熱量は Dulong の式 26)から算出した。 
 
H'tar = { 81Xtar,C + 342.5 (Xtar,H － 
Xtar,O
8
)  + 22.5Xtar,S}  × 100       (2-6) 
 

































































ール発熱量計算値を比較した結果を図 2-30 に示す。測定値と計算値の誤差は最大でも 6%
であり、Dulong の式によるタール発熱量の計算結果は測定値と良い一致を示していると評
価できる。 







図 2-30 パイロット試験炉で得たタールの 
発熱量の測定値と Dulong の式による計算値の比較 
 
 
図 2-31 エネルギー変換率の比較 








































































Gas Tar Char Loss

























































































































































その他、芳香族化合物をベンゼン環の数で分類し、2 環の化合物は 1000mg/m3N未満、3 環の
化合物は 10mg/m3N 未満、4 環以上の化合物は不可、というように分類ごとに許容値を設定












 プロセスの発電効率[%] =冷ガス効率[%]×エンジンの発電効率[%]/100 (2-7) 
 
で求められる。ガスエンジンの発電効率を 33% 34)とした場合、プロセスの発電効率を 20%
以上とするために求められる冷ガス効率は 61%以上である。そのため、本研究では冷ガス
効率の目標値を 61%とした。本研究における流動層ガス化－ガスエンジン発電プロセス構
築にむけて設定した目標値を表 2-11 にまとめる。 
 









Gas lower heating value ≧4.6 MJ/m3N
Tar concentration <100 mg/m
3
N



















本実験の ER の範囲（0.28～0.44）では、ER による冷ガス効率への影響は大きくなかっ
た。 
2. タール濃度は流動層温度 600～700℃間で温度の上昇に伴い急激に減少したが、700℃以




た。一方でエネルギーの損失については流動層温度よりも ER の影響が大きく、ER が
増加するほど損失も増加した。 
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ロセスへの適用のために検討がなされていることは 1-3-2 項で述べた通りである。 
SBA-15 は図 3-1 に示すような六角形の規則的な細孔を持つシリカ製の多孔体（メソポー
ラスシリカ）であり、壁面が薄く比較的大きな細孔径を持つ、メソ孔性とミクロ孔性の両方
の性質を併せ持つ、熱安定性に優れるといった特徴を有することから触媒担体としての活
用が期待できる 2)、3)。そこで、Lu および Kawamoto らは SBA-15 に酸化ニッケル（NiO）を
担持した触媒（NiO/SBA-15）を開発し、これをバイオマスおよび廃棄物のガス化へ適用す
るための検討を行ってきた。筆者らはまず、発生ガス中の CO2 を利用価値の高いガスに変
換することを目的とし、CO2のメタン化反応（CO2 + 4H2 → CH4 + 2H2O）および逆シフト
反応（CO2 + H2 → CO + H2O）を促進する触媒として NiO/SBA-15 を使用し、触媒の合成方
法や NiO の担持量、反応温度などが触媒効果へ与える影響や、触媒の持つ性質について詳
細に調査した 4)～9)。NiO/SBA-15 の合成方法について、著者らはポスト合成法（SBA-15 担体













～12)。その結果、NiO の担体として SBA-15 を 図 3-1 SBA-15 の構造 10) 
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使用した場合と酸化セリウム（CeO2）を使用した場合で比較すると、SBA-15 の方が H2 生
成および炭化水素ガスの減少に対し効果的であったことが報告されている。また、同じメソ













 実験には、第 2 章にてパイロット試験炉によるガス化実験の際に使用したホワイトペレ
ットを粉砕して使用した。粉砕したペレットは篩分けにより 0.6～2mm の粒径のものを選別
した。原料の工業分析、元素分析結果を表 3-1 に示す。分析結果は第 2 章で示したペレット
の組成と同様としたが、含水率のみ加熱乾燥式水分計（（株）エー・アンド・デイ製 MX-50）
によって粉砕後に測定した。今回使用した原料は灰分が少なく、また触媒の被毒物質である
Cl や S の含有量も非常に少ないという特徴がある。写真 3-1 に使用した原料を示す。 
 





先行研究 10)においては、ポスト合成法により作成した NiO/SBA-15 の方が直接合成法に
より作成したものと比べ改質後ガスの H2濃度を高くした（28%に対し 40%前後（ともに N2
フリー濃度））ことから、発生ガスの水蒸気改質で使用する場合の触媒合成方法はポスト合
成法を採用している。そのため、本実験でも NiO/SBA-15 はポスト合成法によって作成され
Higher heating value MJ/kg-dry 20.57 C %-dry 51.40
Lower heating value MJ/kg-dry 19.14 H %-dry 6.31
Moisture % 8.1 N %-dry 0.06
Volatile %-dry 84.9 O %-dry 41.93
Fixed carbon %-dry 14.8 S %-dry < 0.01
Ash %-dry 0.3 Cl %-dry < 0.01







時間自然乾燥させたのち、電気炉にて 550℃で 10 時間焼成して、SBA-15 を得た。次に、Ni
源である硝酸ニッケル六水和物（Ni(NO3)2･6H2O）（98.0%）を溶媒エタノール（99.5%）に融
解したものに SBA-15 を投入し、超音波を 4 時間照射後、溶媒を室温で蒸発させてから 500℃
で 5 時間焼成することで NiO 担持触媒を得た。NiO 担持量については、先行研究 11)におい
て水素収率および触媒コストの観点から推奨された 20wt-%とした。触媒作成に使用した試
薬は全て和光純薬工業（株）から購入した。 
なお、一般に NiO はタール分解能を持たないとされており 19)、そのため Ni 系の触媒は事
前に還元処理を施して使用される 20)、21)。NiO/SBA-15 についても、CO2のメタン化反応ある
いは逆シフト反応のために使用する場合は、事前に H2 ガスにて還元処理がなされている 4)
～9)。一方で、バイオマスガス化により得られるガスやタールの水蒸気改質、ドライリフォー
ミングに適用する場合、NiO 触媒を事前還元せずに用いている事例もある 22)～24)。これは、




NiO/SBA-15 は CO2の変換を目的とした既往研究において 900℃という高温で事前還元さ
れており、また反応温度 400～900℃にて実験が行われ、温度が高くなるほど CO2変換率が
高くなることが報告されている 5)、7)。このことから、本触媒は熱安定性に優れており、900℃
程度の高温域でも使用可能であると評価できる。写真 3-2 に作成した NiO/SBA-15 を示す。 
 
 
   






化・触媒改質実験で使用した実験装置の概略図を図 3-2 に示す。原料 1g を磁性ボートに入
れて電気炉手前に設置し、電気炉内が設定温度に到達してからボートごと炉の中心へ挿入
した。加熱時間は 120 分とし、加熱終了後は再び電気炉手前までボートを引き戻した。N2お







ール（50mL×2 本）に通した後、ガスバッグに全量を採取した。ガスバッグは 1L 容量のも






































Run 2：O2添加、Run 3：水蒸気添加、Run 4：O2と水蒸気を添加）での実験を行った。本実
験における O2供給量は以下の式で定義した ER が 0.2 となるよう設定した。 
 
ER [-] = 
加熱中(120 分間)に供給した全酸素量 [mLN]
原料の理論酸素量 [mLN g⁄ ] × 原料使用量 [g]
                     (3-1) 
 
水蒸気の供給量は 0.45 g/min（560 mLN/min）とした。ガス化および触媒改質の温度は先行研
究 11)と同じく 750℃とした。実験条件を表 3-2 にまとめる。触媒によるガスおよびタールの
変化を調べるため、各条件で触媒なしと触媒ありの実験をそれぞれ実施した。 
 






作成した触媒に想定した通りの量の NiO が担持されているか確認するため、ICP 発光分
析法にて触媒中 Ni 量の分析を行った。また、触媒の比表面積と細孔容積、および平均細孔
径を調べるため、吸着測定装置（MicrotracBEL Corp.製 BELSORP-mini II）を用いて窒素ガ
ス吸着法による細孔径分布測定を行った。測定は、触媒約 0.1g を 100℃で 2 時間真空脱気
した後、-196℃の条件にて実施した。比表面積は BET 法で、細孔径は BJH 法でそれぞれ算
定した。さらに、透過型電子顕微鏡（TEM：Transmission Electron Microscope）（日本電子（株）




ガスバッグに採取したガスは TCD ガスクロマトグラフ（Agilent 製 490 Micro GC）にて
分析した。ガスクロマトグラフのカラムは Molsieve5A（Ar キャリア）、PoraPLOT Q（He キ
ャリア）を使用し、ガス中の H2、O2、N2、CH4、CO、CO2、および CH4以外の炭化水素類
N2 O2 Steam Temperature
mLN/min mLN/min mLN/min ℃
Run 1 50 0 0 750
Run 2 48.3 1.7 0 750
Run 3 50 0 560 750














ガスクロマトグラフ質量分析計（Agilent 社製 GC: 6890 / MS: 5973N、column（DB-5MS）：L 






作成した NiO/SBA-15 中の Ni 含有量の測定結果は 15.3%であった。これを NiO 含有量








図 3-3 に SBA-15 担体と NiO/SBA-15 の TEM 画像を示す。図 3-3(a)、(b)から、SBA-15 が
持つ六角形の規則構造が観察できる。また、図 3-3(c)、(d)からは、既報 11)と類似の筋状構造











表 3- 3 に実験で得られた発生ガスの総量、固体残渣重量、タール回収溶液の溶媒除去後
に得られたタール重量をまとめる。また、表 3-4、3-5 に固体残渣および溶媒除去後のター





(a) SBA-15 (b) NiO/SBA-15
(c) SBA-15 (d) NiO/SBA-15
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表 3-4 固体残渣の元素分析結果 
 
＊Run 4 のみ、収支が合うよう灰分を求め、残りは炭素と仮定した。 
 
 





mLN mLN mLN mLN mLN mg mg
Run 1 Without catalyst 92 63 216 48 28 130 51
NiO/SBA-15 283 47 290 68 18 132 42
Run 2 Without catalyst 62 61 211 186 27 56 54
NiO/SBA-15 329 49 345 229 14 59 28
Run 3 Without catalyst 452 62 231 190 27 27 40
NiO/SBA-15 684 49 214 274 17 46 42
Run 4 Without catalyst 325 62 234 254 26 5 41




C H N O Ash
% % % % %
Run 1 95.02 0.78 0.33 1.67 2.2
Run 2 93.46 0.52 0.28 2.24 3.5
Run 3 88.28 0.95 0.13 3.04 7.6
Run 4* 59 - - - 41
C H N O
% % % %
Run 1 Without catalyst 73.05 6.34 0.0 20.61
NiO/SBA-15 52.80 4.94 0.4 41.86
Run 2 Without catalyst 72.44 7.20 0.4 19.96
NiO/SBA-15 44.79 4.75 0.3 50.16
Run 3 Without catalyst 67.80 6.36 0.2 25.64
NiO/SBA-15 55.46 6.09 0.2 38.25
Run 4 Without catalyst 75.88 6.29 0.4 17.43




得られた実験結果を比較する。図 3-4 に原料 1kg（無水、無灰ベース(daf)）あたりの各ガス
成分の収量を示す。Run 1 と Run 2 の比較から、O2を供給することで H2の収量が若干減少
し、CO2の収量が増加していることが分かる。また、CO、CH4および CnHmは Run 1 と Run 
2 でほとんど収量に差が見られなかった。水蒸気を供給した Run 3 および Run 4 では、Run 





炭素変換率 [%] = 
生成物中の炭素量 [g]
原料中炭素量 [g]






Run 2 の方が Run 1 に比べ CO2の収量が増加したのは、固体残渣中の炭素分と炉内に供給
された酸素が反応したためである。一方、水蒸気を供給した Run 3 での CO2の増加は、以下
の式で示される固体残渣中炭素の水性ガス化反応に由来するものと考えられる。 
 
 C(solid) + H2O(gas) → CO + H2  (3-3) 




じたため、CO ではなく CO2が増加したと推察される。しかしながら、Run 3 および Run 4
の CO 収量は Run 1 および Run 2 に比べ若干ながら多いことが図 3-4 から確認できる。その









図 3-4 無触媒条件におけるガス収量のガス化剤による影響 
 
 




Run 1～4 の各条件における NiO/SBA-15 触媒の有無による発生ガス収量の比較を図 3-6
に、冷ガス効率の比較を図 3-7 に示す。図 3-6 から、NiO/SBA-15 を使用することによりす
べての条件で H2 収量が有意に増加することが確認できる。また、CO2 についてもすべての
条件で NiO/SBA-15 により収量が増加した。反対に、CH4および CnHmは NiO/SBA-15 によ
って収量がやや減少した。CO については、Run 1 と Run 2 では NiO/SBA-15 によって収量
が増加した。しかし、水蒸気を供給した条件ではそれと異なり、Run 4 では触媒なしの条件
と CO 収量がほぼ変わらず、Run 3 では NiO/SBA-15 を用いることで CO 収量が逆に減少し































Run 2 (N2 + O2)
Run 3 (N2 + Steam)
































図 3-6 触媒による発生ガス収量の変化 




図 3-7 発生ガスの総量から求めた冷ガス効率 

























































































































































の平均のガス発生速度の推移を図 3-8 に示す。平均のガス発生速度は 
平均ガス発生速度 [mLN min⁄ ] = 
ガスバッグ中のガス量 [mLN]
ガスバッグへのガス捕集時間 [min]
           (3-5) 
として求めた。図 3-8 の横軸は原料を炉内に挿入してからの経過時間を示しており、各ガス
バッグのガス捕集終了時の時間にあわせて平均ガス発生速度をプロットした。 
図 3-8 から、30 分より後ではすべてのガス種において触媒の有無によらず平均ガス発生
速度がほぼゼロとなっていることが観察される。すなわち、原料を炉内に挿入した瞬間に原
料中揮発分が揮発し、それにより生じたガスは概ね 30 分の間に系外へ排出されていると言
える。ここで、原料の加熱期間を 3 分割し、以下のように定義する： I；揮発中前半（最初
のガスバッグ捕集分）、II；揮発中後半（2 つ目のガスバッグ捕集分）、III；揮発終了後（30
分より後）。触媒によって期間 I と II での H2 の平均発生速度が大きく増加していることが
分かる。また、CO についても期間 I と II で触媒により発生速度が増加した。CO2について
は、期間 I のみ若干のガス発生速度の増加が確認された。CH4および CnHmは他のガスと異





水蒸気改質反応：CnHm + nH2O → (n + m/2)H2 + nCO  (3-6)  
水性ガスシフト反応：CO + H2O → H2 + CO2   (3-7) 
 







図 3-9 には Run 2（O2を加えた部分酸化条件）の平均のガス発生速度を示す。Run 2 でも
Run 1 と同じく期間 I と II で触媒により H2および CO の発生速度が増加する様子が観察さ





























































































































































































































































































































図 3-10 には、Run 3（水蒸気ガス化条件）での平均ガス発生速度を示す。触媒により、H2
の発生速度が期間 I と II で増加している様子が分かる。期間 III にて観察される固体残渣の
水性ガス化反応による H2発生速度は触媒の有無によらずほとんど同じであった。CH4、CnHm
については、Run 1、2 と同様に期間 I と II で触媒によって減少している様子がみられた。
一方で Run 1、2 と異なり、触媒による CO の発生速度の増加は観察されなかった。かわり
に、期間 I および II で CO2の発生速度が著しく増加していることが分かる。この結果から、
触媒による水蒸気改質で得られた CO は、水蒸気が過剰な雰囲気下においてはシフト反応に
より消費され、その結果 H2と CO2が増加したことが示唆された。 
Run 4（O2および水蒸気を加えた条件）における平均ガス発生速度を図 3-11 に示す。Run 
4 における触媒のガス改質効果については、Run 3 と同様の傾向が観察された。すなわち、
触媒によって CO2 の発生速度が増加しており、水蒸気改質反応とともにシフト反応が促進
されている様子が確認された。しかしながら、触媒による H2 の発生速度の増加量は Run 3
より小さかった。 
Run 3 および Run 4 の期間 III での CO の平均発生速度を図 3-12 に示す。Run 3 では触媒
を使用することで期間 III における CO の平均発生速度が若干ながら減少したのに対し、Run 
4 では CO の平均発生速度は触媒を用いても変化しなかった。これより、Run 4 では Run 3
と異なり期間 III でシフト反応が生じなかったと推察される。この結果について、化学平衡
をもとに考察する。シフト反応の平衡定数 Keqは以下の式で与えられる 27)。 






-13.148         (3-8) 
ここで、T は絶対温度[K]である。T = 1023K（750℃）としたとき、式(3-8)から Keq = 1.31 が
得られる。このとき、シフト反応による自由エネルギー変化⊿G [kJ/mol]は 
⊿G = ⊿G0+RTln (
PCO2×PH2
PCO×PH2O
)  =  -RTlnKeq+ RTln (
PCO2×PH2
PCO×PH2O
)                            (3-9) 
と表される。ここで、R は気体定数（8.314×10-3kJ/K･mol）、Piは気体 i の分圧[Pa]を示してい
る。Piは各ガスバッグに採取したガスの濃度と供給した水蒸気量から算出した。Run 3、4 の
触媒なしでの実験結果から得られたシフト反応の自由エネルギー変化⊿Gを図 3-13に示す。
⊿G がゼロの時、その反応は平衡状態であることを示している。Run 4 では期間 III にて⊿
G が急激にゼロに近づいており、シフト反応はほぼ平衡状態であったといえる。これは、
Run 4 では正方向のシフト反応の生成物である CO2 が固体残渣の酸化によっても発生する

































































































































































































































































































































図 3-13 シフト反応による自由エネルギー変化⊿G の比較 




表 3- 3 の結果から、NiO/SBA-15 によるタールの分解率は Run 1；17.6%、Run 2；48.1%、
Run 3；-5.0%、そして Run 4；4.9%と算出される。NiO/SBA-15 によるタール分解率は水蒸気
を供給した Run 3、4 で特に低い結果となった。これは、水蒸気を供給したことにより触媒
を通過するガス量が多くなったため、触媒とタールの接触時間が短くなったことが原因の
一つと推察される。Run 1、2 においては触媒によるタールの減少が確認され、特に O2を供
給した条件にてタール分解率が向上する可能性が示唆された。 































































































タールは様々な化合物から形成されている。Neeft らは分子量 350 以下のタールを GC 
detectable tar、それより大きな分子量を持つタールを high molecular weight tar と分類してい
る 28)。沸点が低い GC detectable tar は溶媒除去の際に一部が溶媒と同時に蒸発してしまうと
言われている 29)。そのため、触媒によって分解したタール量以上にガスが増加したのは、触
媒によって沸点が低い GC detectable tar が分解されてガスに変換されたためと考えられる。 
 ここで、Run 1 の溶媒揮発処理前のタール捕集溶液を GC-MS で分析し、ライブラリ検索
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図 3-15 タール捕集溶液の GC-MS 分析結果 
 
 

























- min - min - %
Toluene 3.028 2,968,669 3.035 1,526,011 49
Furfural 3.933 402,697 - - 100
Ethylbenzene 4.366 382,451 4.366 82,325 78
Xylene 4.508 737,701 4.508 139,715 81
Styrene 4.844 1,173,461 4.851 287,009 76
Phenol 6.279 1,466,331 6.272 403,964 72
Methylstyrene 6.518 735,253 6.524 128,633 83
Methylphenylacetylene 7.326 765,703 7.326 169,622 78
Cresol 7.449 861,685 7.455 89,500 90
Cresol 7.804 885,370 7.797 144,461 84
Naphthalene 9.549 710,180 9.549 154,849 78
Methylnaphthalene 11.158 490,667 - - 100
Methylnaphthalene 11.371 399,226 - - 100
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では、任意に設定した ER や S/C、温度での流動層ガス化および触媒改質のデータを取得す
るため、新たに外熱式の連続式流動層ガス化－触媒改質試験装置を製作した。 








































は第 3 章と同様の値を使用した。 
 
4-2-2 触媒 
触媒には NiO/SBA-15（NiO 20wt-%；以下、NiO と表記）、酸化カルシウム（吉澤工業（株）；






木灰は、その他の灰に比べ K および Ca の含有量が多い傾向がみられた。 
3 種類の触媒はすべて粉末状で使用した。各触媒の写真を写真 4-1 に示す。 
 
表 4-1 木灰の成分分析結果およびその他の灰 12)との比較（wt-%） 
 
＊文献 12)では酸化物の組成が記載されていたため、元素組成に換算した。 
Si Ca Fe Al Mg Na K P S Cl C




　Tyre ash 11.3 2.4 4.0 1.2 0.4 2.2 0.7 - 6.2 - -
　RDF ash 1.5 12.1 2.3 11.1 2.8 1.4 2.1 - 1.2 - -









構成される。実験装置の概略図を図 4-1、実際の装置写真を写真 4-2 に示す。ガス化炉の大
きさは内径 28mm、高さ 850mm であり、SUS310S 製である。温度を ER によらず任意に変
えられるよう、3 ゾーンに分かれた外熱ヒータを設置した。ガス化炉内には焼結金属板
（SUS316L 相当、公称ろ過精度 40μm、厚さ 3mm）が設置されており、その上に流動媒体
を保持する。今回、流動媒体として珪砂 6 号を 33g 使用した。マスフローコントローラによ
って流量を調整した N2、O2ガスを焼結金属の下から供給し、珪砂を流動させた。なお、水
蒸気をガス化剤として用いる条件では、液体クロマトグラフィー用の送液ユニット（島津製
作所製 LC20AD）を用いてガス化炉下に取付けた SUS チューブから純水を炉内に送り、外
熱ヒータの熱でその純水を蒸発させることで、N2、O2 ガスと共に流動層内へ水蒸気を供給
した。N2、O2、水蒸気の混合ガスである流動化ガスが 5LN/min となるよう、N2 の供給量を
調節した。ガス化炉内の温度分布を確認するため、流動層内部、3 ゾーンヒータの上段と中
段の間、3 ゾーンヒータ上段の中央位置の計 3 箇所に熱電対を設置した。 














（Outlet）の計 2 か所に設置した。 


















分析するため、10 分に 1 回のタイミングで、積算ガスメータの出口に取付けた三方コック







図 4-1 実験装置の概略フロー 
 
 














































定装置 (Quantachrome Instruments 製 Autosorb iQ)を用いて窒素吸脱着測定を行った。測定は




ガスバッグに採取したガスは TCD ガスクロマトグラフ（Agilent 製 490 Micro GC）にて







計（Agilent 製 7820A GC System / 5977B MSD）を使用して成分の同定を試みた。さらに一












各触媒の体積平均粒子径および比表面積を表 4-2 に、粒径分布を図 4-2 にそれぞれ示す。
今回使用した 3 種の触媒はすべて 20～40μm と同程度の平均粒子径であった。一方、比表面
積については NiO が他の 2 種類の触媒に比べ著しく大きい値を示した。この結果からも、


















Volume average particle diameter μm 28.9 20.5 39.0
Surface area m
2














































































































































およびスチーム/カーボン比（S/C）を変更して実験を行った。ここで、ER および S/C はそ
れぞれ、 
 
ER [-] =  
供給酸素量 [ m3N h⁄ ]
理論酸素量  [m3N kg⁄ ] × 原料供給量 [ kg h⁄ ]
                                         (4-1) 
 
S C⁄  [-] = 
水蒸気供給量 [ kmol h⁄ ]
(原料供給量 [kg h⁄ ] × 原料中炭素 [%] 100⁄ ) 12 [kg/kmol]⁄
           (4-2) 
 
と定義される。実験条件と原料および流動化ガスの供給量を表 4-3 に示す。ここで示す N2
供給量は原料投入口に供給されるパージ用の N2は含んでいない。 
各実験条件の実験時間100分間における改質炉入口で採取したガスの分析結果を図 4-3に




表 4-3 ガス化実験条件と実際の原料、流動化ガス供給量 
 
 
Biomass N2 O2 Water
℃ - - g/min LN/min LN/min g/min
Run 1 750 0.29 0 0.99 4.71 0.28 0
Run 2 650 0.29 0 1.03 5.72 0.28 0
Run 3 550 0.29 0 1.01 5.93 0.28 0
Run 4 750 0.34 0 1.11 4.67 0.36 0
Run 5 650 0.34 0 1.11 4.67 0.36 0
Run 6 550 0.34 0 1.12 4.63 0.39 0
Run 7 750 0.43 0 1.09 4.56 0.45 0
Run 8 650 0.43 0 1.08 4.56 0.45 0
Run 9 550 0.43 0 1.09 4.56 0.45 0
Run 10 750 0.2 0 1.09 4.84 0.19 0
Run 11 750 0.2 1.5 1.03 3.50 0.19 1.0



























































































































































































































































































































































































あたりの収量と流動層温度、ER の関係をそれぞれ図 4-4、4-5 に示す。なお、ここで示す収




つつ ER を変更することが困難であり、ER の影響を捉えることができなかった。ER とガス
収量の関係を示した図 4-5 から、CO2は ER が高くなるほど収量が増加しており、ガス化温
度よりも ER に強く依存していることが分かった。H2、CO、CH4については、ガス化炉温度
550℃、および 650℃の条件では ER を変えても収量にはほとんど変化が見られなかった。
750℃の条件では ER に対し若干ながら収量に変化があり、ER が 0.34 の条件で最大となる
傾向が見られた。 
ガス化剤として水蒸気を供給した条件について、S/C とガス収量の関係を図 4-6 に示す。











   
  
  
図 4-4 ガス化温度に対する原料中可燃分 1kg あたりのガス収量  






















































































































   
 
  
図 4-5 ER に対する原料中可燃分 1kg あたりのガス収量  






















































































































   
 
  
図 4-6 S/C に対する原料中可燃分 1kg あたりのガス収量 (ガス化温度 750℃、ER 0.2) 
























































































































G - QN2 + (QO2 YO2,air × YN2,air⁄ )
                                                               (4-4) 
  
ここで、HG：生成ガスの低位発熱量[MJ/m3N]、QG：乾ガス流量[LN/min]、QN2：N2供給量[LN/min]、
QO2：O2 供給量[LN/min]、YO2,air：空気の O2 モル分率[mol/mol]、YN2,air：空気の N2 モル分率
[mol/mol]である。 






図 4-7 ガスの低位発熱量とガス化温度の関係 
（ガスの低位発熱量は空気ガス化を想定した補正を加えた値（HG,corr）を使用） 
 




















































10 の場合、改質炉を通過することでガス滞留時間は 0.5 秒から 2.5 秒に増加した。冷ガス効
率については、改質炉通過により 37%から 46%に増加した。 
 
 
図 4-8 冷ガス効率とガス化温度の関係 
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図 4-10 Run 10 における改質炉入口（ガス滞留時間 0.5 秒）と 








よび流動化ガス供給量を表 4-4 にまとめる。 
 
 
































Biomass N2 O2 Water
℃ - - ℃ - g/min LN/min LN/min g/min
750 0.2 0 750 Blank 1.09 4.84 0.19 0
NiO 1.08 4.85 0.19 0
CaO 1.12 4.89 0.19 0
Ash 1.09 4.84 0.19 0
750 0.2 0 650 Blank 1.10 4.87 0.19 0
NiO 1.07 4.93 0.19 0
CaO 1.09 4.87 0.19 0
Ash 1.07 4.86 0.19 0
750 0.2 3 750 Blank 1.05 2.17 0.18 2.0
NiO 1.06 2.17 0.18 2.1
CaO 1.03 2.17 0.18 2.1











 ⊿ψi = ψi|Outlet – ψi|Inlet     (4-5) 
 
ここで、ψi|Outletは改質炉出口でのガス種 i の収量 [mol/kg-feed(daf)]、ψi|Inletは改質炉入口で
のガス種 i の収量 [mol/kg-feed(daf)]である。⊿ψ＞0 の場合、改質炉通過によってガス収量
が増加したことを、⊿ψ＜0 の場合はガス収量が減少したことを示している。ガス収量変化
量⊿ψの時間変化について図 4-11～13 にまとめる。 
図 4-11 には、改質炉温度 750℃、S/C=0 での各触媒の結果を示している。触媒なし（図 4-
11(a)）に比べ、NiO および Ash（図 4-11(b)(d)）の条件では、ガス変化量に有意に差がある
ことが分かる。また、CaO を使用した条件（図 4-11(c)）についても、若干ながら H2収量が




S/C=3 とした条件の結果を記載している。改質炉温度は 750℃とした。図 4-13 から分かる通
り、3 種の触媒全てで改質炉通過前後でのガス収量が顕著に変化しており、その変化量は触
媒なしの条件と比べて明らかに大きい。以上の結果から、NiO のみならず CaO、Ash につい
ても十分な反応温度と水蒸気量があれば触媒としての効果を発揮することが示唆された。 
図 4-11～13(b)に示す NiO 使用時の結果を見ると、CH4や CnHmが減少し、H2が大幅に増
加していることが分かる。また、水蒸気が希薄な S/C=0 の条件では CO が増加し、水蒸気が
豊富な S/C=3 の条件では CO2 が増加する結果となった。これは第 3 章にて述べたバッチ炉
を用いた NiO のガス改質実験結果とも一致する。NiO は、今回使用した他の 2 つの物質に
比較し高い H2生成能力を示した。ただし、750℃・S/C=3 の条件では H2の増加量が 30 分以
降で急激に減少し、実験時間 70 分以降では H2の増加量⊿ψH2は実験開始時の約 1/2、同実
験条件の CaO の⊿ψH2（図 4-13(c)）と同程度の値に落ち着く結果となった。同実験条件に
おいて、NiO による CH4 の収量変化量⊿ψCH4 は実験開始時では 0 以下であった。しかし、
時間経過に伴い⊿ψCH4は徐々に 0 に近づき、40 分以降は 0 以上となった。これは水蒸気改
質による CH4 の消費量が時間経過に伴い減少していることを意味している。これより、
750℃・S/C=3 の条件では NiO が持つ水蒸気改質反応の促進効果は徐々に失われ、CaO と類
似の効果を持つようになった可能性がある。 
CaO については、S/C=０の２条件（図 4-11、12(c)）では目立ったガス収量の変化は見ら




Ash を使用した場合、改質炉温度 750℃の条件（図 4-11、13(d)）で特徴的な傾向が観察さ
れた。特に S/C=3 の条件（図 4-13(d)）において顕著にみられるように、H2および CO2の変
化量⊿ψH2、⊿ψCO2 は増加側、反対に CO 変化量⊿ψCO は減少側にあるが、時間経過に伴
いそれら変化量の絶対値は徐々に小さくなった。また、グラフからも分かるように時間経過
に伴う⊿ψH2 と⊿ψCO2 の減少量と⊿ψCO の増加量はほぼ同程度となっている。これより、
Ash はシフト反応を促進する効果をもっているものの、徐々にその効果が失われたと推察さ















図 4-11 改質炉通過によるガス収量の変化（改質炉温度 750℃、S/C=0） 
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図 4-12 改質炉通過によるガス収量の変化（改質炉温度 650℃、S/C=0） 
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図 4-13 改質炉通過によるガス収量の変化（改質炉温度 750℃、S/C=3） 
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YO2,air × YN2,air⁄ )




タール分解率 [%] =  
ψtar|Inlet - ψtar|Outlet
ψtar|Inlet
 ×100                                                       (4-7) 
 
ここで、ψtar|Outletは改質炉出口におけるタールの収量 [g/kg-feed(daf)]、ψtar|Inletは改質炉入口
におけるタールの収量 [g/kg-feed(daf)]である。タール分解率は S/C=0、S/C=3 のどちらの条
件においても NiO がもっとも高く、次いで CaO、Ash の順となった。また、どの触媒にお
いても水蒸気が豊富に存在する S/C=3の方が S/C=0の条件に比べタール分解率が上昇した。






























図 4-15 タール濃度と改質炉通過によるタール分解率 
(a)改質炉温度 750℃、S/C=0, (b)改質炉温度 750℃、S/C=3 
 
 
図 4-16 に、改質炉温度 750℃、S/C=0 の条件における GC-MS を用いたタール成分の定性
分析結果を示す。クロマトグラム中の最大ピークの 0.1%（面積%）以上のピークを対象に
マススペクトルについてライブラリ検索を行い、測定されたスペクトルデータとライブラ
リのスペクトルデータの一致率（SI）が 60 以上のものを推定化合物として採用した。図 4-
16 には、推定された芳香族化合物をベンゼン環の環数に分けて示している。また、表 4-5 に
は、SI が 70 以上の推定化合物のうち、ピーク面積が大きい上位 10 化合物の分析結果を示
した。なお、表 4-5 の面積（Area）は、もっともピークが大きい化合物（ベンゼン）のピー
ク面積に対する割合を示している。図 4-16 および表 4-5 から分かるように、触媒なし、お
よび CaO、Ash の条件では、改質炉通過後も二環や三環の化合物が検出された。一方、NiO
ではナフタレンを除く二、三環の化合物は検出されなかった。また、NiO 使用時は、フェノ












































































































図 4-16 溶媒の GC-MS 分析により得られたクロマトグラム (a): NiO, (b):CaO, and (c): Ash 







: monocyclic,     : bicyclic,      : tricyclic





















Catalyst Name RT[min] Area[%] SI
Blank Benzene 2.7 100 92
Toluene 3.8 90.3 98
Naphthalene 10.4 50.1 97
Styrene 5.7 35.7 95
Indene 8.2 28.9 94
p-Xylene 5.3 15.7 79
Phenol 7.1 14.4 84
Acenaphthylene 14.1 13.6 91
Naphthalene, 2-methyl- 12.0 7.6 88
Ethylbenzene 5.2 7.4 91
NiO Benzene 2.7 100 96
Toluene 3.8 63.3 98
Acetic acid, butyl ester 4.5 4.1 77
Ethylbenzene 5.2 4.5 74
Styrene 5.7 4.5 73
Naphthalene 10.4 8.3 78
CaO Benzene 2.7 100 97
Toluene 3.8 53.2 98
p-Xylene 5.3 5.4 71
Styrene 5.7 13.2 91
Phenol 7.1 5.9 79
3-Methylphenylacetylene 8.2 10.4 89
Naphthalene 10.4 21.0 94
Naphthalene, 2-methyl 12.0 3.0 87
Acenaphthylene 14.1 6.3 88
Phenanthrene 18.0 2.1 84
Ash Benzene 2.7 100 97
Toluene 3.8 51.9 99
p-Xylene 5.3 4.3 81
Styrene 5.7 14.3 94
Phenol 7.1 3.6 74
Indene 8.2 6.9 87
Naphthalene 10.4 16.8 92
Acenaphthlene 14.1 7.7 90
9H-Fluorene, 9-methylene- 18.0 2.8 83
Tributyl acetylcitrate 22.4 9.6 91
 112 
れないが 18)、GC-MS による定性分析から溶液中の主要な成分の一つと推察されたため、参
照物質として測定した。図 4-17 に改質炉温度 750℃、S/C=3 の条件における改質炉出口の軽
質タール濃度の比較を示す。軽質タールの濃度についても、式(4-6)に従い空気ガス化を想定
した濃度に補正している。図 4-17 から、今回分析したすべての成分において NiO 触媒使用
時にもっとも濃度が低くなっていることが分かる。スチレン、フェノールについては NiO を
用いることで触媒なしの条件に対し 90%以上減少した。また二環のナフタレンについても











ψiを図 4-18～4-20 に示す。図 4-18 から、改質炉温度 550℃においても NiO を使用した場合
は触媒なしの条件と比べ、H2 と CO2 のガス収量変化に有意に差がみられた。ただし、NiO
通過による H2と CO2の増加は時間経過に従い徐々に少なくなった。この傾向は改質炉温度




れ示す。冷ガス効率は NiO 使用時の方が高くなるが、ガスの低位発熱量については 650℃以
上では NiO を使用した方が触媒なしの条件より低くなった。これは、高発熱量の炭化水素




































図 4-18 改質炉通過によるガス収量の変化（S/C=3, 改質炉温度 550℃）(a)触媒なし, (b)NiO 
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図 4-20 改質炉通過によるガス収量の変化（S/C=3, 改質炉温度 750℃）(a)触媒なし, (b)NiO 
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図 4-23 タール濃度と改質炉通過によるタール分解率（S/C=3）(a)触媒なし, (b)NiO 
 
 
































































































































の改質 19)、高分子多環芳香族化合物の水蒸気改質 20)、メタンの炭酸ガスリフォーミング（CH4 










図 4-25 NiO/SBA-15 の炭素析出量（S/C=3） 
 
2) ガス化 S/Cの影響 
続いて、S/C が NiO/SBA-15 の性能へ与える影響について調査するため、改質炉温度 750℃
の条件にて、ガス化炉 S/C を 0、1.5、3 に変更して実験を行った。改質炉通過によるガス収






示す。水蒸気を供給した S/C=1.5、3 の条件では、触媒なしの条件に比べ NiO 使用時の方が
ガスの低位発熱量が低くなった。冷ガス効率については、S/C によらず NiO を使用した方が
触媒なしの条件より高くなる。しかし、触媒なしの条件では S/C が高くなるほど冷ガス効率



































   
図 4-26 改質炉通過によるガス収量の変化（改質炉温度 750℃, S/C=0）(a)触媒なし, (b)NiO 
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図 4-28 改質炉通過によるガス収量の変化（改質炉温度 750℃, S/C=3）(a)触媒なし, (b)NiO 
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なしおよび NiO 使用時のどちらも、S/C=1.5 にてタール分解率がもっとも低くなった。改質
炉出口におけるタール濃度についても S/C=1.5 の条件がもっとも高く、NiO を使用した場合
でも 10g/m3Nを超過した。改質炉入口におけるタール濃度は S/C によって異なっていること
から、ガス化剤として水蒸気を供給することでタールの発生量や組成が変化すると推察さ
れる。S/C=1.5 にて改質炉入口のタール濃度がもっとも低くなり、一方で改質炉出口でのタ
ール濃度はもっとも高くなった原因は明らかでない。しかし、同 S/C での触媒なしと NiO
のタール分解率を比較すると、すべての S/C において NiO 使用時の方が高いタール分解率








図 4-32 に、改質炉温度 750℃における NiO 触媒の炭素析出量と S/C の関係を示す。ター
ル分解率が低かった S/C=1.5 の条件では、触媒上への炭素析出ももっとも少ない結果となっ
た。一般に、触媒の炭素析出抑制のためには S/C は高い方が望ましいとされており、化石燃















































































































図 4-32 NiO/SBA-15 の炭素析出量（改質炉温度 750℃） 
 
 








































℃ - mg m2/g
- 266
550 3 175 162
650 3 167 165
750 3 142 172
750 1.5 62 183
750 0 272 127




















また、NiO/SBA-15 についてはさらに改質炉温度や S/C を変更してその影響を調査した。
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少していることが分かる。これより、ガス種 i の収量ψi [mol/kg-feed(daf)]は、流動層温度：
Tb [℃]と流動層における ER：λb [-]を用いて、 
 
 ψi = aiTb + biλb + ci   (5-1) 
 
と表せると仮定する。実験結果に基づき、最小二乗法によって係数 ai、bi、ci を決定し、発
生ガスの推算式とした。得られた各ガス種の収量推算式の係数を表 5-1 にまとめる。 
式(5-1)の推算式に実験時の Tb、λbを入力して算出されたガス収量（予測値）と、実際の実













のガス収量推算式の適用範囲は 600≦Tb≦780 とする。 
 
 














































































H2 CH4 CO CO2 C2H4 C2H6 C3H8 n-C4H10
a×100 3.814 1.184 2.826 1.941 0.569 0.042 0.035 0.035
b -10.213 -0.886 6.289 26.126 0.336 -0.074 0.239 -0.088
c -18.642 -5.709 -12.692 -6.912 -3.459 -0.113 -0.145 -0.175
 126 
    
    
    
    
















































































































































































































































 ψtar = -0.2705Tb + 232.52   (5-3) 
 






































図 5-5 パイロットガス化試験炉にて得られたタール収量の結果 
 
タールの元素組成と流動層温度に相関があることは第 2 章にて報告した通りである。タ
ールの元素組成（質量割合）と流動層温度の関係を図 5-6 に示す。また、流動層温度 Tb の
一次関数として求めた近似式も併せて示す。タール中の元素組成 Xtar,i[wt-%]（i = C, H, N, O）
の近似式はそれぞれ、 
 
 Xtar,C = 0.1148Tb – 4.2945   (5-4) 
 Xtar,H = –0.0067Tb + 11.375   (5-5) 
 Xtar,N = 0.0066Tb – 4.0101   (5-6) 
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5-2-3 チャー 
 チャーの元素組成（質量割合、無灰ベース）と流動層温度の関係を図 5-7 に示す。チャー













                       + Ftar× Xtar,C + Fchar× Xchar,C                                                                      (5-9) 
 
の 2 式を満たすチャーの生成量 Fchar[kg/h]と灰分の質量分率 Xchar,Ash[kg/kg]を算出した。ここ
で、Ff,dry：原料投入量（乾分ベース）[kg(dry)/h]、Ftar：タール生成量[kg/h]、QG：発生乾ガス
流量[m3N/h]、Xi,j：i（f：原料、tar：タール、char：チャー）中の成分 j の質量分率[kg/kg(dry)]、
Yi：ガス種 i のモル分率[mol/mol(dry)]、MC：炭素の原子量である。 
 
 












































































Water Gas Shift Reaction）はそれぞれ以下の式で表される。 
 
 
 CH4 + H2O → CO + 3H2    (5-11) 
 CnHm + nH2O → nCO + (n + m/2)H2   (5-12) 
 CxHyOz(tar) + (x – z)H2O → xCO + (x + y/2 – z)H2 (5-13) 






 CH4 + H2O → ηCH4 (CO + 3H2) + (1-ηCH4) (CH4 + H2O)  (5-15) 
 
 CnHm + nH2O → ηCnHm {nCO + (n + m/2)H2}  
+ (1 – ηCnHm) (CnHm + nH2O)  (5-16) 
  
CxHyOz(tar) + (x – z)H2O → ηtar {xCO + (x + y/2 – z)H2}  
+ (1 – ηtar) { CxHyOz(tar) + (x – z)H2O } (5-17) 
 




 CnHm + nCO2 → 2nCO + (m/2) H2     (5-19) 
 
で表されるドライリフォーミング反応などが生じることが知られている 1)。ただし、この反








































-13.148         (5-22) 
ここで、T は温度[K]である。 
 触媒なし条件、および NiO/SBA-15 使用時における FWGSR の改質炉温度との関係を図 5-8
に、S/C（=供給水蒸気量[mol/h] / 原料由来の C 供給量[mol/h]）との関係を図 5-9 にそれぞ
れ示す。NiO/SBA-15 を使用した場合、改質炉温度が高くなるほど FWGSRが１に近づいてお
り、シフト反応の平衡状態に近づいていることが分かる。一方で S/C との関係については、
NiO/SBA-15 使用時の FWGSR は S/C=1.5 のときにもっとも小さくなった。また、S/C=0 の条
件では NiO/SBA-15 使用時に FWGSRが 1 を大きく超える結果となった。これは、S/C=0 の条
件では発生ガス中の水蒸気(H2O)が少ないにも関わらず水蒸気改質反応によって反応物であ





図 5-8 FWGSRと改質炉温度の関係       図 5-9 FWGSRと S/C の関係 






































NiO/SBA-15 触媒を用いた場合の改質後ガスは、改質後のガス種 i の収量ψi,outについて以
下の式から推算する。 
 
 ψCH4,out = (1 –ηCH4)ψCH4,in      (5-23) 
 ψCnHm,out = (1 – ηCnHm)ψCnHm,in     (5-24) 
 ψtar,out = (1 – ηtar)ψtar,in      (5-25) 
 ψCO,out = (1 – ηWGSR) (ψCO,in + ⊿ψCO)     (5-26) 
ψH2,out =  ψH2,in + ⊿ψH2 + ηWGSR / (1 – ηWGSR) ψCO,out  (5-27) 
 ψCO2,out = ψCO2,in + ηWGSR / (1 – ηWGSR) ψCO,out   (5-28) 
 ψH2O,out = ψH2O,in – ⊿ψH2O – ηWGSR / (1 – ηWGSR) ψCO,out  (5-29) 




 ⊿ψCO = ηCH4ψCH4,in + Σ{nηCnHmψCnHm,in} + xηtarψtar,in  (5-31) 
 
⊿ψH2 = 3ηCH4ψCH4,in + Σ{ηCnHm (n – m/2)ψCnHm,in}  
+ ηtar (x + y/2 – z)ψtar,in    (5-32) 
 
 ⊿ψH2O = ηCH4ψCH4,in + Σ{nηCnHmψCnHm,in} + (x – z)ηtarψtar,in  (5-33) 
  


















CaO や木灰では NiO/SBA-15 のように CH4 や CnHm の水蒸気改質反応を促進する明確







CxHyOz(tar) + {x (1 – α – β) – z}H2O  
→ xηtar {αCH4 + β/2C2H4 + (1 – α – β)CO} 
  + ηtar {x (1 – 3α – 2β) + y/2 – z} H2 
  + (1 – ηtar) [CxHyOz(tar) + {x (1 – α – β) – z}H2O]  (5-34) 
 
 
Reforming temperature [℃] 550 650 750 750 750 650
S/C - 3 3 3 1.5 0 0
Prediction factor
   ηCH4 - -5.0 42.1 -0.4 100 73.4 18.3
   ηC2H4 - 19.0 54.7 83.1 99.6 92.7 59.6
   ηC2H6 - -3.9 46.1 45.3 100 88.6 35.3
   ηC3H6 - -6.5 53.8 91.0 100 95.5 47.9
   ηtar - 17.2 15.7 80.3 -30.9 45.5 28.4
   FWGSR - 0.04 0.26 0.53 0.30 16.27 2.57
Measurement
   ψH2,out mol/kg-feed(daf) 15.5 30.3 43.1 35.4 27.7 19.7
   ψCO,out mol/kg-feed(daf) 11.1 7.5 13.3 10.5 25.4 15.8
   ψCO2,out mol/kg-feed(daf) 14.0 17.3 22.5 13.4 5.7 10.0
   ψH2O,out mol/kg-feed(daf) 126.1 111.3 103.0 48.6 0.2 1.8
Prediction result
   ψH2.out mol/kg-feed(daf) 14.6 25.2 41.6 18.9 27.4 18.9
   ψCO,out mol/kg-feed(daf) 11.1 7.1 13.0 10.0 22.0 14.7
   ψCO2,out mol/kg-feed(daf) 13.9 17.4 22.6 13.7 9.2 11.1
   ψH2O,out mol/kg-feed(daf) 126.9 116.2 104.2 64.9 0.5 2.7
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CnHm(n≧3) + n (1 – α – β)H2O  
→ nηCnHm {αCH4 + β/2C2H4 + (1 – α – β)CO} 
  + ηCnHm {n (1 – 3α – 2β) + m/2} H2 












      (5-37) 
 
CaO もしくは木灰を用いた場合の改質後ガスは、改質後のガス種 i の収量ψi,out について
以下の式から推算する。 
 
 ψCH4,out =ψCH4,in + xαηtarψtar,in     (5-38) 
 ψC2H6,out =ψC2H6,in + xβηtarψtar,in     (5-39) 
 ψCnHm,out = (1 – ηCnHm)ψCnHm,in (n≧3)    (5-40) 
 
H2、CO、CO2、H2O は NiO/SBA-15 と同様に式(5-26)～(5-30)を用いて推算する。ただし、 
⊿ψCO、⊿ψH2、⊿ψH2Oには以下を用いる。 
 
 ⊿ψCO = (1 – α – β){xηtarψtar,in + 3(ηC3H6ψC3H6,in + ηC3H8ψC3H8,in)  
+4ηC4H10ψC4H10,in}  (5-41) 
 
⊿ψH2 = ηtar {x (1 – 3α – 2β) + y/2 – z}ψtar,in  
+ ηC3H6 {3 (1 – 3α – 2β) + 3}ψC3H6,in  
+ ηC3H8 {3 (1 – 3α – 2β) + 4}ψC3H8,in  
+ ηC4H10 {4 (1 – 3α – 2β) + 5}ψC4H10,in  (5-42) 
 
  ⊿ψH2O = ηtar{x (1 – α – β) – z}ψtar,in  





CaO および木灰（Ash）使用時の FWGSRの改質炉温度との関係を図 5-10 に、S/C との関係
を図 5-11 にそれぞれ示す。NiO/SBA-15 と同様に、CaO あるいは木灰を使用することで触媒
なしの条件に比べ FWGSRが高くなる傾向が見られた。特に、改質炉温度 750℃、S/C=0 の条
件における木灰使用時の FWGSRは約 0.8 となり、木灰によってシフト反応が促進されている
ことが示されている。 
表 5-3 に、CaO あるいは木灰（Ash）を使用した条件にて得られたηi、α、β、FWGSR、お
よびこれらを用いて推算した改質後ガス収量と実験結果の比較を示す。タールの組成は
NiO/SBA-15 の推算と同様に CxH1.52xO0.26x（分子量 Mtar＝17.6x）を用いた。CaO、木灰を使用




図 5-10 FWGSRと改質炉温度の関係       図 5-11 FWGSRと S/C の関係 


































































図 5-12 検討したガス化-ガスエンジン発電プロセスの概略フロー 
Catalyst CaO CaO CaO Ash Ash Ash
Reforming temperature [℃] 750 650 750 750 650 750
S/C - 0 0 3 0 0 3
Prediction factor
    ηC3H6 - 34.6 -13.1 82.4 36.5 -23.3 24.8
    ηtar - 23.2 7.4 51.5 30.6 6.9 14.7
    α - 26.1 34.2 23.3 22.0 46.6 32.9
    β - 20.4 54.3 12.5 16.0 36.2 15.2
    FWGSR - 0.42 0.20 0.32 0.78 0.18 0.14
Measurement
    ψH2,out mol/kg-feed(daf) 6.8 6.2 25.9 9.7 5.2 18.0
    ψCO,out mol/kg-feed(daf) 11.7 11.3 9.1 11.2 10.1 6.7
    ψCO2,out mol/kg-feed(daf) 8.8 7.7 18.3 10.4 9.0 15.8
    ψH2O,out mol/kg-feed(daf) 8.5 8.7 117.1 6.2 10.2 117.4
Prediction result
    ψH2.out mol/kg-feed(daf) 6.5 4.6 21.9 8.8 3.8 12.3
    ψCO,out mol/kg-feed(daf) 11.7 9.9 8.3 11.9 8.2 8.0
    ψCO2,out mol/kg-feed(daf) 8.9 9.1 19.1 9.7 8.6 14.5
    ψH2O,out mol/kg-feed(daf) 8.8 10.4 121.1 7.1 10.6 123.0
流動層
ガス化炉










 ガス化に用いる原料として、第 2 章で組成分析を行った実稼働中のバイオマス発電プラ
ントの木質チップを想定する。木質チップの工業分析・元素分析結果を表 5-4 に再掲する。
本プロセス検討では、ガスエンジンでの発電量が 1,000kW 程度となるよう原料使用量を
50t/day とした。年間稼働日数を 300 日と仮定した場合、本プロセスの年間の原料使用量は
1.5 万トンである。固定価格買取制度における間伐材等由来の木質バイオマスを対象とした
2,000kW 未満の小規模発電の買取価格設定のモデル事業となった「いいづなお山の発電所」
での原料使用量が年間約 2 万トンであることから 6)、本プロセスは小規模木質バイオマス発
電として原料の入手が現実的な規模であると言える。 
 











乾燥効率は 66%、乾燥後原料温度は 40℃とした。ここで、乾燥効率は 
 
乾燥効率 [%] = 
乾燥後原料顕熱＋水分蒸発潜熱
投入した熱風の顕熱




Higher heating value MJ/kg-dry 20.3 C %-dry 50.42
Lower heating value MJ/kg-dry 18.9 H %-dry 6.10
Moisture % 47.2 N %-dry 0.18
Volatile %-dry 78.9 O %-dry 40.89
Fixed carbon %-dry 18.7 S %-dry 0.01
Ash %-dry 2.4 Cl %-dry 0.01
Proximate analysis Ultimate analysis
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動層温度 Tbは推算式適用範囲の最高温度である 780℃とした。 
ガス化炉の内径は、空塔速度がバブリング型流動層炉において一般的な 1m/s 8)となるよ
う決定した。フリーボードの高さは TDH（Transport Disengaging Height：流動媒体の系外へ

















図 5-14 サイクロンの形状と寸法比 10) 
 
5) 触媒改質 


























2 b = 0.2 D1
h = 0.5 D1
s = 0.25 D1
D2 = 0.5 D1
H1 = 1.5 D1
H2 = 2.5 D1











触媒量は、空間速度 SV（Space Velocity）値（SV [h-1] = ガス流量[m3/h] / 触媒量[m3]）が











（No.1 スクラバ）と水スクラバ（No.2 スクラバ）の 2 塔式を想定した 11)。報告されている







































case 1 case 2 case 3 case 4
Fuel consumption t/day 50 50 50 50
Drying process - - ○ ○ ○
Gasification temperature ℃ 780 780 780 780






表 5-6 プロセス計算結果の比較 
 
※木質バイオマス BTG の原料使用量は、年間使用量 2 万トンおよび稼働率 95%という情報を基に算出した。 
case 1 case 2 case 3 case 4
Power generation
capacity
MW 1 1 1 1 1.5 -
Fuel consumption t/day 50 50 50 50 58* 150






40.3 38.7 41.0 - -
H2 yield
mol/kg-
   feed(daf)
6.3 7.7 18.3 7.7 - 21.7
Gas LHV MJ/m
3
N 3.5 4.6 4.6 4.6 - 7.6
Tar concentration mg/m
3
N 1239 1574 755 1155 - -
Cold gas efficiency % 58.5 59.2 64.3 60.5 - 64.6
Power generation
efficiency




















図 5-17 熱収支フロー（case 1：触媒なし、原料乾燥なし） 
 
 



















































































































いと考えられる。また、NiO/SBA-15（NiO 20wt-%）と、保護として CaO を使用した木質バ
イオマスのガス化実験では、タールの分解率が 90%以上に達したという報告がなされてい
る 22)。第 4 章の実験では、触媒量の制限から SV 値が約 8 万 h-1という条件で実験を実施し
た。しかし、例えばバイオマスおよび廃棄物を原料としたガス化による水素製造に関する特
許では SV 値は 500～10000h-1とされており 14)、本実験での SV 値は一般的なものと比べ高
かったと言える。SV 値を下げる、すなわちガスと触媒の接触時間を増加させることでター
ル分解率を高めることができると想定される。また、今回は触媒層の温度制御を考慮してい
ないため、NiO/SBA-15 を使用した case3 での触媒層温度は 677℃、触媒によるタール分解率














図 5-19 プロセス計算結果（case 1：触媒なし、原料乾燥なし） 
【ガス化炉出口】 【サイクロン出口】 【触媒出口】 【スクラバ出口】 スクラバ出口
湿ガス量 5,009 kg/h 湿ガス量 5,009 kg/h 5,009 kg/h 湿ガス量 kg/h ガス組成（%-dry)
乾ガス量 3,721 kg/h 乾ガス量 3,721 kg/h 3,721 kg/h 乾ガス量 kg/h H2 5.1%







流量 22 kg/h 流量 22 kg/h 22 kg/h 流量 kg/h CH4 2.5%







低位発熱量 8.35 MJ/kg 流量 53 kg/h 流量 8 kg/h 0 kg/h 流量 kg/h CO2 16.5%















供給量 3,026 kg/h 39 m3/h
ER 0.47 - 温風 187℃ タール 19 kg/h
8 18,000 kg/h ガス中水分 1107 kg/h
【ガス化炉出口】 【サイクロン出口】 【触媒出口】 【スクラバ出口】
2,826 kW 2,826 kW 潜熱 2,826 kW 潜熱 kW
1,486 kW 1,433 kW 顕熱 1,428 kW 顕熱 kW
219 kW 219 kW 潜熱 219 kW 潜熱 kW
5 kW 5 kW 顕熱 5 kW 顕熱 kW
243 kW 36 kW 潜熱 0 kW 潜熱 kW
12 kW 2 kW 顕熱 0 kW 顕熱 kW
潜熱 4,830 kW
顕熱 12 kW 損失 損失
kW kW 431 kW
kW
原料 損失 45 kW 1,088 kW
潜熱 4,830 kW 加熱 856 kW
顕熱 12 kW
0 kW 933 kW
289℃
顕熱 17 kW 914 kW
温風 タール(潜熱) 184 kW
















































タール 潜熱 タール 潜熱 タール
チャー
kg/h
























タール タール タール 流量 タール
濃度











図 5-20 プロセス計算結果（case 2：触媒なし） 
【ガス化炉出口】 【サイクロン出口】 【触媒出口】 【スクラバ出口】 スクラバ出口
湿ガス量 3,794 kg/h 湿ガス量 3,794 kg/h 3,794 kg/h 湿ガス量 kg/h ガス組成（%-dry)
乾ガス量 2,860 kg/h 乾ガス量 2,860 kg/h 2,860 kg/h 乾ガス量 kg/h H2 7.9%







流量 22 kg/h 流量 22 kg/h 22 kg/h 流量 kg/h CH4 3.3%







低位発熱量 8.35 MJ/kg 流量 115 kg/h 流量 17 kg/h 0 kg/h 流量 kg/h CO2 17.3%















供給量 2,144 kg/h 44 m3/h
ER 0.33 - 温風 188℃ タール 19 kg/h
17 15,000 kg/h ガス中水分 791 kg/h
【ガス化炉出口】 【サイクロン出口】 【触媒出口】 【スクラバ出口】
2,859 kW 2,859 kW 潜熱 2,859 kW 潜熱 kW
1,139 kW 1,096 kW 顕熱 1,092 kW 顕熱 kW
219 kW 219 kW 潜熱 219 kW 潜熱 kW
5 kW 5 kW 顕熱 5 kW 顕熱 kW
776 kW 116 kW 潜熱 0 kW 潜熱 kW
25 kW 4 kW 顕熱 0 kW 顕熱 kW
潜熱 4,830 kW
顕熱 12 kW 損失 損失
kW kW 270 kW
kW
原料 損失 38 kW 986 kW
潜熱 5,050 kW 加熱 714 kW
顕熱 21 kW
443 kW 943 kW
246℃
顕熱 12 kW 1,028 kW
温風 タール(潜熱) 184 kW
















































タール 潜熱 タール 潜熱 タール
チャー
kg/h
























タール タール タール 流量 タール
濃度











図 5-21 プロセス計算結果（case 3：NiO/SBA-15 使用） 
【ガス化炉出口】 【サイクロン出口】 【触媒出口】 【スクラバ出口】 スクラバ出口
湿ガス量 3,621 kg/h 湿ガス量 3,621 kg/h 3,632 kg/h 湿ガス量 kg/h ガス組成（%-dry)
乾ガス量 2,739 kg/h 乾ガス量 2,739 kg/h 2,855 kg/h 乾ガス量 kg/h H2 17.2%







流量 22 kg/h 流量 22 kg/h 12 kg/h 流量 kg/h CH4 2.1%







低位発熱量 8.35 MJ/kg 流量 124 kg/h 流量 19 kg/h 0 kg/h 流量 kg/h CO2 17.1%















供給量 2,019 kg/h 49 m3/h
ER 0.31 - 温風 189℃ タール 10 kg/h
19 12,000 kg/h ガス中水分 621 kg/h
【ガス化炉出口】 【サイクロン出口】 【触媒出口】 【スクラバ出口】
2,863 kW 2,863 kW 潜熱 3,106 kW 潜熱 kW
1,089 kW 1,048 kW 顕熱 909 kW 顕熱 kW
219 kW 219 kW 潜熱 114 kW 潜熱 kW
5 kW 5 kW 顕熱 2 kW 顕熱 kW
851 kW 128 kW 潜熱 0 kW 潜熱 kW
27 kW 4 kW 顕熱 0 kW 顕熱 kW
潜熱 4,830 kW
顕熱 12 kW 損失 損失
kW kW 234 kW
kW
原料 損失 31 kW 1,021 kW
潜熱 5,082 kW 加熱 577 kW
顕熱 20 kW
493 kW 1,025 kW
221℃
顕熱 11 kW 1,146 kW
温風 タール(潜熱) 96 kW
















































タール 潜熱 タール 潜熱 タール
チャー
kg/h
























タール タール タール 流量 タール
濃度











図 5-22 プロセス計算結果（case 4：木灰使用） 
【ガス化炉出口】 【サイクロン出口】 【触媒出口】 【スクラバ出口】 スクラバ出口
湿ガス量 3,873 kg/h 湿ガス量 3,873 kg/h 3,879 kg/h 湿ガス量 kg/h ガス組成（%-dry)
乾ガス量 2,916 kg/h 乾ガス量 2,916 kg/h 2,923 kg/h 乾ガス量 kg/h H2 7.6%







流量 22 kg/h 流量 22 kg/h 17 kg/h 流量 kg/h CH4 3.4%







低位発熱量 8.35 MJ/kg 流量 111 kg/h 流量 17 kg/h 0 kg/h 流量 kg/h CO2 16.8%















供給量 2,200 kg/h 45 m3/h
ER 0.34 - 温風 187℃ タール 14 kg/h
17 15,000 kg/h ガス中水分 810 kg/h
【ガス化炉出口】 【サイクロン出口】 【触媒出口】 【スクラバ出口】
2,857 kW 2,857 kW 潜熱 2,924 kW 潜熱 kW
1,161 kW 1,118 kW 顕熱 1,102 kW 顕熱 kW
219 kW 219 kW 潜熱 164 kW 潜熱 kW
5 kW 5 kW 顕熱 3 kW 顕熱 kW
741 kW 111 kW 潜熱 0 kW 潜熱 kW
24 kW 4 kW 顕熱 0 kW 顕熱 kW
潜熱 4,830 kW
顕熱 12 kW 損失 損失
kW kW 278 kW
kW
原料 損失 38 kW 1,004 kW
潜熱 5,035 kW 加熱 714 kW
顕熱 21 kW
420 kW 965 kW
248℃
顕熱 12 kW 1,046 kW
温風 タール(潜熱) 138 kW
















































タール 潜熱 タール 潜熱 タール
チャー
kg/h
























タール タール タール 流量 タール
濃度















NiO/SBA-15 を用いることで、発電端効率は 1,500kW 規模の蒸気タービン発電の 20%を超え
ると算出された。一方で、タール濃度については触媒を用いても目標値である 100mg/m3Nを
満足することはできなかった。今回は触媒の SV 値が約 8 万 h-1と、触媒使用量をかなり少
なく見積もっており、触媒量を適正な値とした場合のガスおよびタールの改質効果につい
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本実験の ER の範囲（0.28～0.44）では、ER による冷ガス効率への影響は大きくなかっ
た。 
2. タール濃度は流動層温度 600～700℃間で温度の上昇に伴い急激に減少したが、700℃以




た。一方でエネルギーの損失については流動層温度よりも ER の影響が大きく、ER が
増加するほど損失も増加した。 
















2. タール除去に求められる除去率は 99%以上であることが分かった。 
 
 























1. NiO/SBA-15 のみならず、CaO や木灰についても、十分な反応温度と水蒸気量があれば
ガス改質触媒としての効果を発揮することが示された。 




































することで、1,000kW 規模でも 1,500kW クラスの蒸気タービン発電と同程度の発電効率を
得られる可能性が示唆された。 
一方で、タール濃度についてはガスエンジンに適用するための目標値を達成することが
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